










































の波長変換能力を見出した非線形光学結晶Li 2 B 4 O 7 (以下 LB4)及び広く遠紫外線発
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報の波長変換に関する第二高調波発生(SHG: Second Harmonic Generation)および和周波発
生(SFG: Sum Frequency Generation)は(1.2.1)式における 2次の非線形効果である。2 次の
非線形効果による分極は次の式によって表される。 
 




















つの光波からk3の光波が発生する場合、運動量保存の法則(ℏk3= ℏk1 + ℏk2)から以下の式を
満たさなければならない。 
 









からk1および k2を入力した場合、 k3とk1および k2を異種に選ぶことによって(1.2.3)を満
たすことができる。(1.2.3)の条件を満たすことを位相整合するという。負の一軸結晶の場
















  pox=-sinφ,   p
e
x=cosθcosφ 
  poy=cosφ,   p
e
y=cosθsinφ  (1.2.4) 









deff =pω3,i・dijk・pω1,j ・pω2,k      (1.2.5) 


























   (1.2.6) 
















  (1.2.7) 












































So w1 ⋅Se w 3
Sow1 Se w 3
=
noω12 sin2 θ + neω12 cos2 θ


















w1 ⋅S e w 3
S o w1 S e w 3
−
S o w1 ⋅ S e w1
S o w1 S e w1
=
n o ω 32 sin 2 θ + n e ω 3 2 cos2 θ
no ω 3 4 sin 2 θ + n e ω 3 4 cos2 θ
−
no ω 12 sin 2 θ + ne ω1 2 cos2 θ























































     (1.2.16) 
 
となる。 









































































+=  (1.2.20) 
ここで、 
A1=2.564310, B1=0.012337, C1=0.114467, D1=-0.019075 
A2=2.386510, B2=0.010664, C2=0.113483, D2=-0.012813 

































































ところが、点群 4mmに属する結晶(含 LB4)の非線形光学定数は、 
 
0 0 0 0 dxxz 0
0 0 0 dyyz 0 0


















Nd:YAG レーザーの第 2,3,4,5高調波位相整合角 
1064.2nm(o)+ 1064.2nm(o)⇒532.1nm(e) 
θm=31.0 deg. 
1064.2nm(o)+ 532.1nm(o) ⇒354.73nm(e) 
θm=40.3 deg. 




1064.2nm (o)+ 266.05nm (o) ⇒212.84nm(e) 
θm=73.8 deg. 
アルゴンイオンレーザーの第 2高調波位相整合角 
514.5nm (o)+ 514.5nm (o) ⇒257.25nm(e) 
θm=70.2 deg. 
488.0nm (o)+ 488.0nm (o) ⇒244.0nm(e) 
θm=88.2 deg. 
Nd:YLF レーザーの第 5高調波位相整合角 



















 LB4 Ⅰ 31 1.86 
532.1 KDP Ⅱ 59 0.26 
(1064+1064) BBO Ⅰ 22.9 3.19 
 CLBO Ⅱ 42.3 1.78 
 LB4 Ⅰ 65 1.66 
266.05 KDP Ⅰ 76.6 0.81 
(532+532) BBO Ⅰ 47.5 4.8 
 CLBO Ⅰ 61.6 1.83 
 LB4 Ⅰ 73.8 1.21 
212.84 BBO Ⅰ 51.1 5.34 
(1064+266) CLBO Ⅰ 67.3 1.69 
 

















BBO 180 48 1.32 0.010 0,07 4.80 
CLBO 180 62 0.85 0.028 0.13 1.83 
LB4 170 65 0.16 0.029 0.12 1.66 
 












次の式のように、屈折率 n と媒質の吸収が入射光 I（または電場 E）の関数として変化す





      (1.3.1) 
2II
dz
dI βα −−= ,      (1.3.2) 
 
ここでαは、線形吸収係数で、n0 は線形屈折率、βは、光の伝播方向z における 2 光子吸


































































   (1.3.6) 
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+ +∑ ,                                  (1.3.7) 
 
ここで、 0 0 effq I Lβ= 、 (1 ) /
L
effL e


































レーザーのパルスエネルギーを E とすると、 
 












02 ωτπ ,    (1.3.9) 
 
















る。実験測定値は正規化された T(z)と z の関係を導くために使われる(図 1-2)。   
 







































   アパーチャーが非常に小さいとき (S<<1),
 (1.3.12) 
 




=∆Φ )。 0∆Φ  
は、データのピークと谷の透過率の変化を得ることから計算することが出来る。 p vT −∆ は、
0∆Φ  と関連していて、次のように表される。 
 








00.406(1 )p vT S−∆ = − ∆Φ ,     (1.3.14) 
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 全ての評価は、10×10×3 mmの LB4結晶を用いて行った。図 2-1 に結晶のカットを示す。 
 
図 2-1 LB4結晶のカット 

























= ,      (2.1.1) 
 
屈折率nの波長分散は、通常光線の屈折率noと異常光線の屈折率neについてそれぞれ、下記

























配置しながら、E//a として測定したものである。curve2 は、c 軸を垂直方向に配置しなが
ら、E//a として測定したものである。図 2-2 から分かるように、これらの透過スペクトル
は Fresnel 反射限の内側であり、透過率スペクトルにおいて顕著な異方性は見られなかっ
た。 
 遠紫外線領域における線形吸収係数を見積もるために、別の c 軸に沿った(E//c)ビーム
の透過スペクトルを測定した。結晶の厚さ d(L)=10 mm のこのスペクトルは、図 2-2の curve3
として示している。励起光に関する LB4結晶のこの方位は、通常光線に相当する。 










=α ,     (2.1.4) 
 
ここでTo は、式(2.1.1)に従ってFresnel損失を考慮して計算した試料の通常光線の透過率
であり、結晶厚さd=10 mmで、T は測定した結晶の透過率である。図 2-3から分かるように、





図 2-2 LB4結晶の透過スペクトル 
 curve1,2 – d=3 mm, curve3 –d=10 mm 
A
wavelength, nm




































































 532nm 及び 266nmの第二及び第四高調波は、Spectra Physics 製のインジェクションシー
ダー付き Q スイッチ Nd:YAG レーザー (Quanta-Ray GCR-230)を用いた。このレーザーのパ
ルス幅は 5nsで、繰り返し周波数は 10Hzである。ポンプパルスの時間測定は、Siディテク




Molectron 社のサーモパイロ式のジュールメーター(J409)及び Si フォトディテクター
(J3S10)を用いている。ポンプ光については、Glan プリズムとλ/2 波長板を用いて分岐測































λzwD e ,    (2.1.5) 
 





図 2-4 レンズからの距離におけるビーム径測定の実験結果と理論計算 
図 2-4 から分かるように、ビームウェイストにおける半径は、ｘ(水平方向)、ｙ(鉛直方
向)方向でそれぞれ異なり、x 方向、ｙ方向でそれぞれ 74μm と 66μm を示す。有効最小半
径を次のように見積もっている。 
 















≈=  , 
 
ここで、 E=10-4J はパルスエネルギーで、パルスの半値半幅としてのパルス幅Tは、T=45 ns 
Beams
X, mm












   
     
    
   
    
fit: D=2*sqrt(w02+(X 2.626e-4/3.1415/w0)2)
x: X0=286mm w0=0.074 mm Dx=0.148 mm



































      (2.1.6) 
 
Fresnel損失を考慮した後のLB4 結晶における最小の透過率Tminは、Tmin≈ 0.87 と測定されて





















幾つか測定した Z-scanの実験データの一つのフィッティング結果を図 2-5に示す。 
 
図 2-5 1Wのポンプパワーにおける Z-scanデータのフィッティング結果 
 32 





λω 7800 == .     (2.1.8) 
 
ビームウェイストにおけるビーム半径は、Z-scan データのフィッティングにより得られ、



















   (2.1.9) 




















 波長 266nmにおいてアパーチャーなしで 2つの異なる集光レンズにおいてZ-scan法による
測定を行った。入射光の強度と偏光の関係を図 2-6に示す。全ての実験は、結晶厚みd=3mm 
で行われており、ビームの伝播方向はc軸に対して垂直(E//a)としている。図 2-6 Bのcurve 
3、4 は、結晶の異なるポジションで同じ条件で測定されており、両者の差は、測定の誤差






















18 11.7 1.8 1.1 11.04 17 E//a 2 
18 25 2.1 2.2 11.07 55 E//a 1 
45 72 2.9 0.8 33 20 E//a 5 
18 11.6 3.0 1.3 10.84 30 E//c 3 
18 11.6 2.8 1.3 10.48 30 E//c 4 








ムの偏光がE//aで、その 2光子吸収係数は 2-3×10-11 m/Wとなり、ビームの偏光がE//c, で、
その 2光子吸収係数は 3-4×10-11 m/Wとなっている。 
 264nmにおけるBBO結晶の 2光子吸収係数の異方性が、文献[2]に報告されている。この報
告では、通常光線と異常光線の 2 光子吸収係数は、それぞれ 0.7×10-11 と 0.5×10-11 m/W
になるとされている。  
 
図 2-7 アパーチャーなしでの 532nm入射の Z-scan測定の結果 
 
 532nm入射のLB4結晶のZ-scan測定においては、2光子吸収に関する計測はされなかった。 
図 2-7 は、結晶の並進移動方向のz軸の値とLB4 結晶を透過してくる 532nmの出力の関係を
示している。図 2-7 のcurve1 に示すものは、900μJの 532nmのエネルギーを投入した際に







見積もった。1000 パルス照射後に蓄積されるLB4 結晶の光損傷は、266nmおよび 532nmでそ









過率を図 2-8 に示す。比較のために、LB4 結晶と同じ実験条件下でBBO結晶のZ-scan理論曲
線を同じ図 2-8 中に示す。これから分かるように、実験誤差は、波長 266nmと 532 nm両方
における信号値より大きくなっている。入力光のパワーを増加することでLB4 結晶の光損傷
を生じている。式(1.3.14)を使った実験誤差から見積もった非線形屈折率の値の上限(n2<6










 Z-scan 測定において、LB4 結晶及び BBO 結晶における 266nm の非線形吸収測定の比較を
行った。BBO結晶は、結晶厚みが 7 mmで、結晶のカット方位は、Nd;YAGレーザーの第四高
調波発生用に c 軸に対して 49°になっているものを用いた。各結晶の透過率と偏光方向を
E//c とした入射光のパルスエネルギーとの関係を図 2-9に示す。 
 
 
図 2-9  266nm(E//c)における LB4結晶及び BBO結晶のΔTの入力エネルギーに対す
る変化率の比較 
 
 式(1.3.8)より、 Z-scanにより測定した透過率の peak-valleyの差を としてい
る。従って、 LB4 結晶と BBO 結晶の非線形吸収係数の比は、次のように計算される。ここ





























 この評価においては、BBO 結晶の 2 光子吸収に関する異方性も測定している。図 2-10 に
示すように、Z-scan データでは、E // z と E ⊥ z の異なる偏光の入射において、透過率
の違いを示している。全ての異なる集光レンズおよび異なる BBO 結晶を用いた全ての実験
において、BBO 結晶の異常光線の２光子吸収係数は、通常光線の２光子吸収係数より大き












Spectra Physics 製の Q スイッチ Nd:YAG レーザー(Quanta-Ray GCR-230)の第四高調波を用
いた。蛍光の計測には、分光光度計 ARC-750 及び浜松ホトニクス製光電子増倍管 R928 (検
知範囲：185-900 nm) を使用した。信号の取得、取得データの記録及び処理は、Tektronix
製デジタルオシロスコープ(350 MHz)及び Stanford Research System の Boxcar 積分器 
SR250 を PCにリンクすることで行った。  
実験のレイアウトを図 2-11 に示す。この実験においては、LB4 結晶から分光器のスリット
までの光学倍率は、結晶表面からの蛍光を取りこまないように最適化した。この図からわ
かるように、検知系の光学倍率は 3.2 に設定している。d=10mm の結晶高さに対して、像の





















図 2-12 異なる 5つの LB4結晶における蛍光スペクトル 
 
Nd:YAGレーザーの第四高調波(λex=266 nm)による光励起で、310 nm と 350 nmにそれぞれピ
ークを持つブロードな蛍光が計測されている。LB4結晶からの蛍光スペクトルを図 2-13Aに
示す。それぞれ直交する偏光(E//a及びE//c)のポンプビームで励起した際に得られた蛍光
























図 2-13 A- Nd:YAG レーザーの第四高調波 266nm のそれぞれ直交する偏光ビーム(E//a と 
E//c)で LB4結晶を励起した際の蛍光スペクトル  
B- 310 nmと 350 nmの 2つの蛍光ピークのポンプパワーと蛍光強度の依存性 
















の光源を使って比較すると、その値はBBO結晶の方がLB4 結晶に対して 2 倍程度の値を示し
た。これは、two-parabolicバンドモデル[4]とよく一致している。このtwo-parabolicバン
ドモデルによると、3 次の非線形光学感受性は、エネルギーギャップの逆格子に比例する。








表 2-2 ボレート系非線形光学結晶の光学特性 


























(266 nm, 15ps [4]) 
3.6 
(355 nm, 17ps [4]) 
5.5 
(532 nm, 22ps [4]) 
4-4.8 
(532 nm, 25ps, [3]) 
4-3 
(740 nm, 150fs [6]) 
2.9 










(264 nm, 205fs 
[2]) 
0.9 
(266 nm , 15ps 
[4]) 
0.01 
(355 nm, 17ps 
[4]) 
≈0 
(532 nm, 30ps 
[4]) 
≈0 
(532 nm, 25ps 
[3]) 
>0.12 

































(532 nm, 25 ps [3]) 
 
3-2 





















































































(266/532 nm, 5 ns 
accumulated 
after > 1000 
pulses) 
















線照射後の LB4 結晶の電子常磁性共鳴(Electron Paramagnetic Resonance: EPR)スペクト
ル解析を行っている。 
評価の項目としては下記の通りである。 
1) EPR法を用い、as-grownの LB4結晶及び高出力、高繰返しの Ndレーザーの第二
高調波によって損傷した LB4結晶の EPRスペクトル解析を行っている。 
2) 室温及び 77KにおけるCo60または Cs137 の線源を使って、様々な放射線量の暴露
(e.g. 10, 102, 102 Gy)でのLB4 結晶へのγ線照射を行っている。室温及び 77K
における吸収スペクトルを測定している。266nm近傍を吸収するEPRセンターを
同定し、室温での熱破壊を観察している。 




によって損傷した LB4結晶にある EPRセンターを同定している。 






























A 15 3.5 3.5 XX, X'X' 
B 8 3.5 3.5 XX, X'X' 
C 30 6 6 YY, Y'Y', 
XX, X'X' 














電子線照射によるLB4 結晶の吸収スペクトルからは、4 つの吸収帯(λ1=235nm, λ2=285nm, 
λ3=321nm, λ4=352nm)が検出されている[12]。文献 11 において、λ=238nmと 303nmの２つの
最大の吸収帯が 1.3 MeVの電子線照射の下で報告されている。 
中性子を照射された LB4 結晶に関する 300-444K の温度における研究が文献[11,13]に報



































図 2-14 LB4結晶における誘導吸収 
A- フルエンス 2.5×1016 の中性子照射による誘導吸収(1)、線量 107 Gyで 1.3 MeVの電子
エネルギーの電子線照射後の誘導吸収(2) 












献[16]において、LB4 結晶の欠陥は、パルス幅τ=20 ns のE=250KeVの電子線の室温における
照射をした後の結晶において誘導されている。異なる偏光光のt=1.25 µsの遅延の後の誘導


























図 2-15 LB4 結晶の誘導吸収 
1,2-室温で電子ビームを照射の下での異なる偏光の t=1.25 µs の遅延のかかった誘導吸収
スペクトル [16] 















図 2-16 電子線照射による LB4結晶の誘導蛍光(A)、シンクロトロン放射による LB4結晶の
誘導蛍光(B,C) 、Nd:YAG レーザーの第五高調波(213nm)による LB4結晶の誘導蛍光(D) 
 
 






×15mm(A1-A4)と 3.5×3.5×8 mm(B18)を用いた。EPR測定は、Bruker EPR分光器のX-バンド
(9.5GHz)で行っている。EPRスペクトルは、温度の変化によって変わるEPR信号をより高い
感度で取得するために温度 4 K (液体ヘリウムの温度)で行われている。EPR信号の強度は、
室温から液体ヘリウムの温度まで下げると、75倍に増加する。4つの試料は、室温(A1, A3)









EPRセンターの濃度を見積もると、≦ 1014-1015 個・cm-3であった。 
図 2-18d と図 2-19d に示すように、低いパワーで観察された比較的鋭い中央のピーク V1
が、γ線照射前の結晶において唯一の確かな EPR センターであった。このピークがどんな
センター種に関係しているのかは、特定できていない。A1 における EPR強度は、A3の 2倍





2. 室温でのγ線照射における EPR測定  
試料A1とA4に対して室温においてγ線を照射した。A1は137Cs線源から102 Gyの照射をし、





しかしながら、137Csを用いた 103 Gyでの照射で、低い強度の図 2-20に示す、V2とV3のEPR
センターを生じた。V2 は図 2-20bに示す高出力の幅の広いピークで、V3 は図 2-20dに示す
低い出力の 4つの狭いピークである。高出力のマイクロ波でのEPRスペクトルの放射線量の




(b) - 10 mW
(a) - 10 mW
background
x 10
x 10(c) - 1 µW background
2500 3000 3500 4000 4500 5000
A1
(d) - 1 µW
 Magnetic Field / Gauss
  




(a) - 10 mW
(b) - 10 mW
A3
background
(d) - 1 µW
(c) - 1 µW x 10
2500 3000 3500 4000 4500 5000
V1x 10
(4)
 Magnetic Field / Gauss
 









2500 3000 3500 4000 4500 5000
V3
1 µW, 105 R of 133Cs at RTx 5
 Magnetic Field / Gauss
 
図 2-20 4Kで異なるマイクロ波出力(10mW(a,b), 1μW(c,d))で測定したEPRのバックグラン
ドスペクトル(a,c)と室温で137Cs線源から 103 Gyのγ線を照射した試料A3 の信号(b,d) 
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10 mW, 104 R 133Cs, RT
10 mW, 105 R 133Cs, RT(c)
2500 3000 3500 4000 4500 5000
10 mW, 1.2 106 R 60C0, RT
A4
(d)
 Magnetic Field / Gauss
 
図 2-21 室温で異なる線量を照射した試料A4 のEPRスペクトル: (a) γ線照射なし, (b) 
137Cs線源からの照射を 102 Gy, (c) 137Cs線源からの照射を 103, (d) 60Co線源からの照射を
1.2×104 Gy ※EPRスペクトルは、温度 4Kで 10mW のマイクロ波出力で測定した。 
 
3. 77K におけるγ線照 
試料A2とA3に液体窒素の 77Kでγ線を照射した。試料A3にA1と同時に137Cs線源から 102 Gy










照射で検出された(図 2-24, 525G離れて 1対の小さなピークが見えている。)。図 2-24、図
2-25 の比較的高温の測定においては、V4 センターの超微細構造が分解できる。比較的高温
では狭く鋭いEPRピークが見られるからである。図 2-25 に示すように、超微細構造は、異
なる強度で 9 つのピークを示している。これは、mI = 3/2 を持つ 2 つのほとんど等価なほ
う素の磁気核によるものとしてフィッティングできる。 
77 K でのγ線の照射によって生じた EPR信号は、温度に関して不安定である。図 2-26は、
V3、V4 、H(自由水素原子)の信号が 100Kより高温で消えることを示している。ここで、V3
及び V4 センターは同時に減衰し、H による信号は、V3、V4 より速く減衰する。試料 A2 を
解凍し、室温で 3 日間保持した後に EPR スペクトルを図 2-27c に示す。図 2-27c は幅の広
い V2センターの存在を示しており、これは室温でγ線照射した後に検知されている。 
10 mW, as received
(a)
10 mW, 104 R of 133Cs, 77K
(b)
V4




2500 3000 3500 4000 4500 5000
V3
1 µW, 104 R of 133Cs, 77Kx 5
Magnetic Field / Gauss
 
図 2-22 4 K で異なるマイクロ波出力で測定した、77 Kで137Csからの 102 Gyの線量を照射
した試料A3 のEPRスペクトル (a) 10 mWのマイクロ波出力でのバックグランド, (b) γ線












2500 3000 3500 4000 4500 5000
1 µW, 1.2 106 R 60Co, 77K
V3
x 50
 Magnetic Field / Gauss
 
図 2-23 4 K で異なるマイクロ波出力で測定した、77 Kで60Coからの 1.2×104 Gyの線量を
照射した試料A2 のEPRスペクトル (a) 10 mWのマイクロ波出力でのバックグランド, (b) γ
線照射、10 mW, (c) 1μWのマイクロ波出力でのバックグランド, (d) γ線照射、10 mW 
 










図 2-24 異なる温度で 1μWのマイクロ波出力で測定した、77 Kで60Coからの 1.2×104 Gyの
線量を照射した試料A2 のEPRスペクトル (a) 4 K, (b) 20 K, (c) 30 K, (d) 50 K. 
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3440 3460 3480 3500
Magnetic Field / Gauss
 
 
図 2-25 50Kにおける図 2-24(d)の EPRスペクトル中心部の拡大 
 
4. 室温におけるレーザー損傷 
 レーザーによる損傷を与えた後の試料 B18の EPRスペクトルを図 2-27(d)に示す。このス
ペクトルは、非常に小さい強度でのレーザー誘導によるセンターの存在を示している。こ
れらの EPRセンターは、広い線幅の V2センターとγ線照射をしなかった試料で見られた V1
センターに似た狭い線幅を持つセンターである。 





























2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000
(d)
 Magnetic Field / Gauss
 
図 2-27 77Kで60Co線源からの 1.2×104 Gyのγ線照射後の試料及びレーザー損傷を与えた
試料のEPRスペクトル (a) A4, 60Co線照射後、室温で 5 hr保持後, (b) A4, 60Co, 線照射後、
室温で 3日間保持後, (c) A2, 60Co線照射後、77Kで 3 日間保持後, (d) レーザー損傷導入  








結晶は、非常に清浄であり、EPR活性な不純物及び欠陥はV 1 の信号レベルから、1015 個・
cm-3以下と考える。しかしながら、何らかのEPRには不活性な不純物の存在の可能性はある。 
60Co 及び137Cs線源を使った室温でのγ線照射は、僅かながらLB4 結晶に影響を与え






からなる[14]。137Cs線源を使った 103 Gyの線量の照射でもまた、4 つの狭い線幅のピークか









る。37Csより 2 倍も強力なγ線を発する 60Co線源を使った非常に高い線量の照射で何のEPR
信号を発せずに、そして137Cs線源を使った 105 Radの線量の照射によって生成されていたV2
ホールセンターでさえも生じなかった。 
 液体窒素中の 77Kでのγ線照射において、最も低い線量の137Cs線源を使った 102 GyでもEPR
信号が検知出来た。これらの信号は、V3及びV4センターと中性H原子に属するものである。








て捕捉され、ホールは 3 配位のホウ素と 4 配位のホウ素の間の酸素によって捕捉される。
より高温において、ホールはこの捕捉から解放される。これらの多くは、電子センターと
再結合し、ごく一部の生き残りが侵入型酸素原子によって捕捉される。 








































































9. 77K におけるγ線照射によって生じる EPR センターは、熱的に不安定である。これら
は 100K以上の温度で減衰する。これらの室温での寿命はミリ秒の範囲である。  
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表 2-4  LB4及び LBO結晶へのイオン化照射の下での誘導吸収と蛍光バンド [11-18] 
結晶 照射 
誘導吸収 誘導放射 
 バンド ν  ∆ν 寿命 バンド ν  ∆ν 寿命 
LB4 
e 
250 keV,  
20 ns,  
10-100 A/cm-2 
RT 




∼0.1 ms  
(0.5 level) 
at RT  
 
Gf 3.36 eV 1.00 eV 
30 ns 
∼340 ns 
G’2 2.25eV 1.20 eV Gs 3.62 eV 0.99 eV 
G2 2.97eV 0.64 eV Gt 3.50 eV 1.05 eV 
G3 3.70eV 0.64 eV    





rr  4MHz 
300K,80 K 
    G1 3.3 0.8 
10 ns 
150 ns 















250 keV,  
20 ns,  
10-100 A/cm-2 
RT 




∼1 ms  
(0.5 level) 
at RT  
G1 3.28 0.93 
Rise 
time 







G1 3.75 eV 1.4 eV G2 3.66 0.53 
G2 4.82 eV 2.0 eV 
G3 4.22 0.57 






 バンド ν  ∆ν 寿命 バンド ν  ∆ν 寿命 
LBO 
e 
150 keV,  
7 ns,  
5×1015 cm-2 
80K 
G1 2.18 eV 0.82 eV 
2-3h at 77K, 
 
 10% stable 
at RT 
    
G2 3.67 eV 1.25 eV     
G3 4.76eV 1.76 eV     





rr  4MHz 
300K, 80K 
    G0 2.58 0.8 
∼  ns 
∼100 ns 
∼ µs 
    G1 3.34 0.86 
    G3 4.21 0.92 














図 2-28  LB4結晶の異なる繰返し周波数、結晶温度における非線形吸収係数の依存性 
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 さらに LB4結晶に使って 10kHzの高繰り返し周波数の Nd:YLFレーザーの第四高調波を発
生させた実験で、結晶を最も高温の 200℃にしたときに非線形吸収係数だけでなく遠紫外線
の透過率も改善されていることは、図 2-29から分かる。 








図 2-30 (a) 室温における 2Wの 266nmレーザー光発生中における LB4結晶の発熱イメージ 
曲線は結晶の長さ方向の温度勾配を示している。特に遠紫外線の出射端面の発
熱が著しい。 











































































































 これまでの評価を基にした LB4 結晶を用いた SHG による高繰り返し周波数の遠紫外線発
生の改善を試みた。まず、LB4結晶は他のボレート系の非線形光学結晶に比べて大型の結晶
を高品質で育成することが出来るため、Nd:YLF レーザーの第四高調波を発生する方位に加









523.5nm の入力に比例して 262nm が出力し、30W で 262nm の出力が 4.5W に達した。一方、
ビーム伝播の領域がなるべく均一な温度分布になるように考慮した楕円集光のビームでは、
523.5nm の入力が 25W になった付近から変換効率が低下し、30W の入力では~2W レベルの





図 2-31 非線形吸収による発熱の影響を改善した LB4結晶による 262nm光の発生 
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(Linear absorption : LA)及び NLAを下記の観点で調査している。LB4結晶と同様に、これ
らを調査することで遠紫外線の Ndレーザーの第四高調波を安定に発生させる最適な条件を
見出し得る。 
1: 262nm における BBO結晶の LAの調査 
flux法と CZ法で育成した BBO結晶各々についてと入射偏光(E ⊥c および E//c)の違い
についてまとめている。 
2: 262nmにおける BBO結晶の NLAの調査 
flux法と CZ法で育成した BBO結晶各々について、結晶の温度、入射偏光(E ⊥c および
E//c)、繰り返しの違いについてまとめている。 
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図 3-1 実験のレイアウト 








TPAβα −−= ,     (3.1.1) 
 


































































① 3 × 3 × 8 mm FHG cut  1ヶ flux-grown (uncoated) 



































,           (3.1.6) 
 
ここで zsは、ビームウェイストにおける座標であり、ω0はその時のビーム半径である。 






























10k - full width (2ωo)
Waist H - 0.160 mm
Waist V - 0.165 mm
1k - full width (2ωo)
Waist H - 0.104 mm














P α−⋅−== 2)1( ,    (3.1.7) 
 
ここで R は界面当たりの反射損失、αは線形吸収係数、L は結晶長である。常光および異
常光の界面当たりの反射損失は、次の Fresnelの式より計算できる。 
 








nR ,         (3.1.8) 
 
ここでn は、通常光屈折率no または異常光屈折率 neである。 
 
σおよびπ 偏光における入力強度依存をしないような弱いピークパワー密度(<300 




表 3-2 BBO結晶における線形吸収係数 
結晶 
吸収係数(cm-1) 
E ⊥c E//c 
Flux 0.005 0.008 











(RT, 58, 98, 151℃)、繰り返し(1kHz, 10kHz)を変えて測定を行っている。 
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図 3-4 10kHz、4 つの異なる温度における flux-grown BBO 結晶の E//c偏光(e)262nmUV 
の透過率 


















図 3-6 10kHz、4つの異なる温度における CZ-grown BBO 結晶の E//c偏光(e)262nmUV の
透過率 

















図 3-8 1kHz、4つの異なる温度におけるflux-grown BBO 結晶のE//c偏光(e)262nmUV の
透過率 





























図 3-11〜14に 10kHzにおける BBO結晶の第四高調波に対する透過率とピークパワー密度
の関係を示す。この関係を理論式にフィッティングし、NLA係数を求めている。これらの結
果をまとめたものを表 3-3と表 3-4に示す。 
 
 
図 3-11 10kHz、室温における E ⊥c 偏光及び E//c 偏光の flux-grown BBO 結晶の 262nm
透過率とピークパワー密度との関係 
  






























図 3-13 10kHz、室温における E ⊥c偏光及び E//c偏光の CZ-grown BBO 結晶の 262nm透
過率とピークパワー密度との関係 
 






















●E ⊥c – T3
■E//c – T3


























図 3-14 10kHz、51 ℃における E ⊥c偏光及び E//c偏光の flux-grown BBO 結晶の 262nm
透過率とピークパワー密度との関係 
  






















●E ⊥c – T3
■E//c – T3
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表 3-3 BBO 結晶における 10 kHz、262nm の NLA係数(cm/GW) 
 Flux CZ 
温度 E ⊥c E//c E ⊥c E//c 
RT 25 40 16 30 
58 25 33 15 30 
98 23 30 15 22 
   151 22 26 13 15 
 
 
表 3-4 BBO 結晶における 1 kHz、262nm の NLA係数(cm/GW) 
 Flux CZ 
温度 E ⊥c E//c E ⊥c E//c 
RT 12 22 12 18 
58 11 20 11 18 
98 10.5 17 10 16 
















• BBO結晶における非線形吸収(NLA) は異方性を持つ。E ⊥c 偏光より E//c偏光の方
が、~1.5-2倍高い値を示す。 
• BBO結晶における非線形吸収は、結晶温度の増加に伴い低減される。室温から~150 ℃ 
で E ⊥c 偏光においては 1.1-1.5 倍の違いがあり、E//c 偏光において 1.4-2倍の違
いがある。また、E//c偏光の方が、NLA の減少が急峻に起こる。 
• flux と CZ-grown BBO 結晶の間には、測定可能な NLA の差が見られた。これは、第
四高調波の入力を強くするとより顕著に見られ、CZ-grown BBO結晶より flux-grown 
BBO結晶の方が 1.3-1.7倍 NLA大きい。一方低い第四高調波の入力においては (~0.1 
W) 、その差は顕著でなく、ほとんど無視できる。  








繰り返しが 10 –100Hz 程度に低く抑えていれば、パルス照射の間のカラーセンターは十分
長い減衰時間を持つことができる。1kHzから 10kHzの繰り返しの増加によって NLA係数が
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10～20 倍に増加する LB4 結晶ほど急峻ではないものの、BBO 結晶中でも NLA 係数は 2 倍に















































図3-17 Green MOPAシステムの模式図 
 
































, nm  
Nominal av. 







Regime 1  523.5  14  TEM00 10  29  
Regime 2  523.5  17  TEM00 10  30  






















1) SHG結晶に入射するIR – horizontal 
2) FHG結晶に入射するGreen – vertical 






1) コリメートビーム (緩やかに集光したビーム) 
2) walk-off面に対して垂直な方向への集光されたビーム (水平集光) 
3) walk-off面に対して平行方向に集光されたビーム (垂直集光) 
 
 






① flux-grown (uncoated) 3 × 3 × 8 mm FHG cut (θ= 47.7deg.)  
























図3-23 CZ-grown BBO結晶における入力Greenと262nmの出力との関係(実験1及び実験2) 
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図3-28 結晶長8mmのCZ-grown BBO結晶での262nm出力(~4.4W)の経時安定性(安定性評価2) 
 
第四高調波出力は120時間連続で測定した。安定性評価1でも示されたように、第四高調波







3番目にflux-grown BBO結晶を用いて、初期に4.4 W(Green 17 W)の第四高調波を発生させ
て経時出力を測定した。図3-29に第四高調波の経時出力を示す。 
 
図3-29 結晶長8mmのCZ-grown BBO結晶での262nm出力(~4.4W)の経時安定性(安定性評価3) 
 
第四高調波出力は100時間連続で測定した。安定性評価1,2でも示されたように、第四高調






















































































θ = 47.7°にｶｯﾄされたBBO結晶による第四高調波発生は、次の相互作用によって起こる。 
 
Type I (ooe): 523.5 nm (o:ordinary) + 523.5 nm (o) => 261.8 nm (e:extra-ordinary) 
 











































































②少なくとも100 時間においては、3-4 Wレベルの第四高調波の出力低下は<10 %であ
る。 
①の条件を拡張することで100 時間で経時出力低下のない3 W、10 kHzレベルのシステム
化が可能と考える。 
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